This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 



Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 



BLACK BORDERS 

TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 
FADED TEXT 
ILLEGIBLE TEXT 
SKEWED/SLANTED IMAGES 
COLORED PHOTOS 

BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 
GRAY SCALE DOCUMENTS 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 



As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



t §) BUNDESREPUBLiK ® Of f enlegungsschrif t 

©DE 3310772 A1 



DEUTSCHLAND 



® Int. CI. ^: 

C07C 31/04 

C07C 29/15 




DEUTSCHES 
PATENTAMT 



<|j) Aktenzeichen: P 33 10 7716 
m Anmeldetag: 24. 3. 83 
© Offenlegungstag: 27. 9.84 



< 

CM 



CO 
CO 

LU 

Q 



@ Anmelder: 

Interatom Internationale Atomreaktorbau GmbH, 
5060 Bergisch Gladbach, DE 



Erfinder: 

Jager, Walter, Dipl.-lng., 5250 Engelskirchen, DE; 
Waclawiczek, Herbert von, Dipl.-lng., 5060 Bergisch 
Gladbach, DE 



Methanol-Synthese-Reaktor mit niedrig siedendem Kuhlmittel 

Fur Methanol-Synthese-Reaktoren, die durch in Rohrlei- 
tungen zirkulierendes und dabei verdampfendes Kuhlmittel 
gekuhlt werden, wird vorgeschlagen, den Siedapunkt das 
Kuhlmittels (bei der bevorzugten Verwendung von Wasser 
durch entsprechende Druckaufgabe) so einzustellen, da& er 
um mindestens 30 K, vorzugsweise 40-50 K, unterder Reak- 
tionstemperatur liegt. Bei der hohen Temperaturdifferenz 
wird der Warmeubergang so verbessert, daft die Kuhlfla- 
chen in ihrer Ausdehnung stark verringert warden konnen. 
Um trotzdem eine unzulassige Temperaturabsenkung des 
Katalysators zu vermeiden, wird vorgeschlagen, Katalysator 
und Kuhlrohre (6) in voneinander getrennten, in Stromungs- 
richtung abwechselnd hintereinander angeordneten Berei- 
chen(4, 5)anzuordnen. 
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Methanol-Synthese-Reaktor mit niedrig siedendem Kuhl- 
mittel 

Patentansprilche 

10 

Methanol-Jynthese-Reaktor mit teilweiser Fullung aus 
Katalysatr.ormaterial (4) und einer aus durch den Reaktor 
hindurchgefuhrten Kanalen (6) bestehenden Kuhlung, in 
denen ein Kuhimittel verdampft, 
15 gekennzeichnet durch die Verwendung 
eines Kiihlmittels, dessen Siedepunkt urn mindestens 30, 
(vorzugsweise 40-50 K) Kelvin unter der Reaktionstemperatur liegt. 

2 . Reaktor nach Anspruch 1 , 

20 dadu. rch gekennzeichnet, 

daB in an sich bekannter Weise in Stromungsrichtung des 
ProzeBgases hintereinander abwechselnd Bereiche (4, 5) 
angeordnet sind, die nur mit Katalysatormaterial gefullt 
sind und solche, in denen nur Klihlkanale (6) angeordnet 

25 sind. 
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Methanol-Synthese-Reaktor roit niedrig siedendem Kiihl- 
mittel 



Die vorliegende Erfindung betrifft einen Methanol-Synthe- 
10 se-Reaktor nach dem Oberbegriff des ersten Anspruchs. 
Die Synthase von Methanol aus Synthesegas nach der Re- 
aktion CO + 2H. -5> CH 3 0H in Gegenwart von ZnO/Cr^- 
Katalysator erfolgt in groBindustriellem Mafistab in Re- 
aktcrgefaBen, rleren GroBe mit Riicksicht auf Fertigungs- 
15 und Transportprobleme kaum weiter zu steigern ist. Da 
die Reaktion stark exotherm ist, mufl fur eine ausrei- 
chende Ktthlung des Katalysators und der Reaktanden Sorge 
getra^an werden. 

20 In den der vorliegenden Erfindung am nachsten kommenden 
Anlagen wird dies so bewerkstelligt, daB in einem Schutt- 
bett aus Katalysatormaterial Rohrleitungen verlegt sind, 
in denen ein Kuhlmittel, typischerweise verdampf endes 
Wasser zirkuliert. Dabei wird das Kuhlmittel unter so 

25 hohjm Druck gehalten, daB der Siedepunkt desselben nur 
verhaltnismaBig wenig (bis zu 10 K) unterhalh der etwa zwischen 
500 und 650 Kelvin Hegenden Reaktionstemperatur liegt. Dies 
ist erforderlich, damit die Temperatur in dem den Rohren 
benachbarten Katalysator nicht zu tief absinkt f da sonst 

30 die Reaktion empfindlich gestort wird. Die verhaltnis- 
maBig geringe Tempera turdif f erenz zwischen der Reaktions- 
temperatur und der Kuhlmitteltemperatur bedingt einen 
je Einheit der Kuhlflache nur geringen Warmeiibergang; 
dies macht groBe Warmetauschf lSchen, also groBe Kuhl- 

35 kanale erforderlich, so daB in dem ReaktorgefaB nur be- 
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grenzte Mengen an Katalysatormaterial untergebracht 
werden konnen. Der Warmeubergang in die Kiihlkanale 
wird daruberhinaus dadurch gestort, daB in der durch 
5 den Katalysator behinderten Stromung des ProzeBgases 
sich Gasstrahnen unterschiedlicher Tempera tur bilden. 
Aufgabe der vorliegenden Erf indung ist eine Verbesse- 
rung des Verhaltnisses der Raumanteile von Katalysator 
und Kiihlkanalen und darait eine Leistungssteigerung des 
10 Reaktors bei gleichbleibender GroBe. 

Die Losung dieser Aufgabe geschieht durch das im kenn- 
zeichnenden Teil des ersten Anspruchs angegebene Merk- 
mal. Durch die erhebliche Herauf setzung des Temperatur- 
15 gefalles zwischen dem ProzeBgas und dem Kiihlmittel kann 
die zum Warmeubergang erforderliche Flache drastisch ver- 
ringer t werden. 

Durch die Trennung von Katalysator und Kuhlung, wie sie 
20 im zweiten Anspruch vorgeschlagen wird, werden die bei 
der Anlage nach dem Stande der Technik bestehende Warme- 
brlicken zwischen diesen beiden Komponenten aufgehoben 
und ersterer kann auch dann noch auf einer fur den Pro- 
zeB optimalen Temperatur gehalten werden, wenn die Wan- 
25 dungen der KtihikanSle sehr viel kalter sind. Der Raum- 
gewinn durch die Verringerung der KlihlflSchen ubersteigt 
den Raumverlust durch die Anordnung besonderer Raume, 
in denen nur Kiihlkanale installiert sind # zwischen denen 
leerer Raum verbleibt. Eine solche Anordnung ist grund- 
30 satzlich aus der US-A- 2 306 011 bekannt, hier aller- 
dings nur zur Vergleichmafligung des Temper a tur prof ils 
liber dem Stromungsquerschnitt in Reaktoren fur nicht 
naher bezeichnete katalytische Reaktionen. 



35 Ein Ausfiihrungsbeispiel der Erf indung ist schematisch 
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in der Zeichnung dargestellt und zwar zeigt diese ein 
Reaktorgef aB 1 , das mit einem EinlaB 2 fur Synthesegas 
und einem Auslafi 3 fur das gebildete Methanol versehen 
5 ist und in dem abwechselnd in Stromungsrichtung hinter- 
einander Bereiche 4 und davon getrennte Bereiche 5 an- 
geordnet sind, wobei erstereaus einer Schiittung von 
Katalysatormaterial bestehen und letztere einen leeren 
Raum bilden, durch den hindurch Kuhlrohre 6 geflihrt 

10 sind. Diesen Rohren wird von einem EinlaB 7 uber Ver- 
teilerrohre 8 Wasser mit beispielsweise 12 bar Druck 
zugefuhrt, das in den Kuhlrohren 6 bei 460 Kelvin ver- 
dampft. Der Dampf wird uber Sammler 9 einem AuslaB 10 
zugefiihrt. Die Kuhlrohre 6 verwirbeln daruberhinaus das 

15 vorbeistromende ProzeBgas so, daB Temperaturstrahnen, 

die sich in dem vorausgehenden Katalysatorbereich 4 (et- 
wa infolge ungleichmaBiger Schuttung des Katalysators) 
gebildet haben verschwinden und der nachstf olgende 
Katalysatorbereich 4 mit einem uber den Querschnitt 

20 gleichmaBigen Temperaturprof il angestromt wird. Die 

hohe Temperaturdifferenz zwischen der ProzeBtemperatur 
und der Kuhl temper atur ermoglicht eine sehr knappe Be- 
messung der erforderlichen Kuhlflachen, so daB ent- 
gegen erstem Augenschein der Anteil des vom Katalysator 

25 im Reaktorgef aB 1 eingenommenen Raumes und damit die 
Wirksamkeit desselben gesteigert werden. Die Kuhlrohre 
konnen dabei auch so verlegt werden, daB ein Naturum- 
lauf des Kuhlmittels erreicht wird. 
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